
 

原子级制造专题
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Abstract　Lithium niobate on insulator (LNOI) combines the excellent linear and nonlinear optical properties

of  lithium niobate  (LiNbO3)  crystals  with  advantages  of  facile  photonic  device  processing  and  integration,  and  is

considered  as  one  of  the  potential  platforms for  integrated  optics.  In  this  study,  we fabricated  an  L-shaped LNOI

metasurface structure by an inductively coupled plasma reactive ion etching system (ICP-RIE) system, and proposed

an optimization strategy to enhance the traditional process. The method involves correcting the exposure pattern to

precisely  control  the  L  shape,  reducing  the  coating  rate  to  improve  mask  density  and  uniformity,  and  adjusting

etching  gas  composition  by  introducing  hydrogen  to  eliminate  the  by-products  of  the  sample.  The  experimental

results show that this optimized process significantly improves the surface flatness of the L structure, increases the

sidewall  steepness,  and  ensures  the  dimensional  conformity  with  the  theoretical  design.  The  second  harmonic

generation  (SHG)  intensity  is  approximately  five  times  higher  than  that  of  LNOI.  This  study  promotes  the

development of the preparation and integration technology of lithium niobate crystal optical components.
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摘要　绝缘体上的铌酸锂（LNOI）兼具铌酸锂（LiNbO3）晶体优秀的线性和非线性光学性质，及易于光子器件加工和集成

的特性，被认为是集成光学的潜在平台之一。研究通过电感耦合等离子体反应离子刻蚀系统（ICP-RIE）制备了一种 L型

LNOI超表面结构，基于传统工艺步骤进一步提出了优化策略。主要包括，修正曝光图形，精准调控 L形状；降低镀膜速率，提

升掩膜的致密性与均匀性；调整刻蚀气体成分，引入氢气，消除样品副产物。实验结果表明，此优化工艺使 L结构表面平整度

显著改善、侧壁陡直度提高，尺寸符合理论设计。其二次谐波产生（SHG）强度相比 LNOI大约提高 5倍。该研究将推动铌酸

锂晶体光学元件制备和集成技术的发展。
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铌酸锂（LiNbO3）是一种具有良好的电光、非线

性光学[1] 和物理化学性质稳定的多功能材料，是制

造频率转换器、电光调制器等多种功能型器件的重

要材料。与此同时，超表面在微纳光学领域取得快

速发展。超表面是亚波长超构原子周期或者随机

组合排列而成的人工微纳结构[2]，具有许多自然界

材料不具备的奇异物理光学特性。在过去十几年，

超表面集成 LiNbO3 晶体，极大促进了该晶体在非

线性光学领域的应用和发展[3]。在这期间，商用绝

缘体上的铌酸锂（LNOI）的出现 ，极大地推动了
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LiNbO3 集成光子学 [4] 的发展。然而，由于 LiNbO3

的金属氧化物的化学性质，导致铌酸锂超表面的超

构原子制备存在诸多难题[5]：其一，非垂直侧壁。

Fedotova A等[6] 制备铌酸锂超表面结构的侧壁相对

于表面法线存在 20°夹角。这是由于随着 LiNbO3

刻蚀深度的增加，不利于反应离子穿透结构间隙，

导致非垂直侧壁的形成。其二，结构表面粗糙。

Zhang X T等[7] 实际制备的样品结构偏离理想的圆

台形状，存在表面粗糙的问题。其原因为在电感耦

合等离子体（ICP）干法刻蚀[8] 的过程中，能量分布不

均或局部电荷积累等因素会造成离子轰击不均匀，

导致表面粗糙[9]。目前，针对非垂直侧壁的现象，

Lin J等[10] 通过调节 Cl2/H2 的比例去除 PClx 和 InClx
产物，以实现垂直侧壁。在此基础上，Guilet S等[11]

提出 Cl2/H2 比是控制蚀刻机理的主要参数，并成功

制备出大于 5 μm刻蚀深度的 InGa（Al）As/InP垂直

侧壁结构。针对结构表面粗糙的现象，Wieczorek A
等[12] 在最佳气体比例 Cl2/CH4/H2=10/18/12 sccm的条

件下，制备出约为 3 μm InP/InGaAsP和大于 4.7 μm
InP的表面光滑结构。

在本研究中，基于电感耦合等离子体反应离子

刻蚀（ICP-RIE）微纳米加工技术，提出了修正曝光图

形、降低镀膜速率以及调整刻蚀气体成分的工艺优

化策略。优化前后 LNOI超表面（LNMS）扫描电子

显微镜（SEM）图对比表明优化工艺明显提高了结

构的表面平整度、致密性和侧壁陡直性。SHG系统

进一步表征发现 L型 LNMS倍频强度比 LNOI提
高了近 5倍。此次工艺优化的成果为后续制备出良

好性能的 LiNbO3 微纳结构提供了新方案，促进了

LiNbO3 光子集成的发展。 

1　实验 

1.1　实验装置

ICP-RIE的工作原理（如图 1），该系统主要包括：

13.56 MHz射频源、电感线圈、进气口以及样品台。

其在传统反应离子刻蚀技术（RIE）的基础上新增了

一个射频功率源（ICP源），通过感应线圈将新增的

射频功率从外部耦合，进入等离子体的发生腔内，

使等离子体的产生与刻蚀区分开来。也就是，利用

一个较高的射频功率使自由电子在等离子体产生

区域内高速回旋运动，增加其电离概率。同时，接

通样品台基板的射频源（与 ICP 端射频源区分，通常

被称为 RIE 源）则可以独立地输入功率，从而实现

对加速自偏置电压的独立控制。

ICP-RIE 是一种更优化的 RIE 刻蚀技术，通过

分立的射频源分别控制等离子体的激发与刻蚀，来

实现高密度、低能量的等离子体，具有低损伤、在低

压下可保持较高刻蚀速率等优点。该技术广泛应

用于多种材料及器件的加工与制造，例如在半导体

领域，硅、砷化镓等常用于制造晶体管、电极等集成

电路元件；二氧化硅、氮化硅等介质材料，用于光刻

掩膜和微机电系统（MEMS）部件的制备；铝、铜等

金属材料，可用于集成电路金属互连结构的制备。

其刻蚀精度可达纳米量级，能够确保结构尺寸符合

理论设计要求。 

1.2　工艺流程

L型 LiNbO3 纳米柱超表面的具体加工流程，如

图 2所示。

（a）旋涂光刻胶：在清洁的 LiNbO3 薄膜样片表

面以 2000转的速率旋涂一层 PMMA 495A5电子束

光刻胶，厚度约为 300 nm，在 180℃ 下烘烤固化。

（b）电子束曝光：将样品放入电子束曝光系统

（6300FS，JEOL）中进行曝光，制备所需图案。然后，

浸没在显影液（MIBK 和 IPA比例为 1:3的混合液）

中显影 1 min，再用 IPA进行定影获取 L型图案。

（c）沉积金属掩膜：通过电子束蒸发（EBD）在

L型图案上沉积 80 nm的铬（Cr）掩膜层，使 Cr填充

至形成的空洞和覆盖在结构表面。沉积速率设置

为 1 A/s。
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图1　电感耦合等离子体反应离子刻蚀系统的示意图

Fig. 1　Schematic  diagram  of  induction  coupling  plasma-reac-

tive ion etching system
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（d）溶脱工艺：将生长结束的样品放入干净的

烧杯中，加入丙酮溶液，随后将烧杯放入超声装

置中超声 1 min，去除掩膜，得到图案化的金属 Cr
掩膜。

（e）刻蚀工艺：使用 ICP-RIE设备对样品进行刻

蚀。采用由氯基气体（BCl3 和 Cl2）与甲烷（CH4）组

成的混合气体协同作用，将 L形状图案从 Cr层移

至 LiNbO3 层。

（f）去除残余的铬掩膜：使用去铬液，去除剩余

的 Cr掩膜，得到周期性 L型 LNMS样品。

经上述工艺流程后，利用 SEM表征样品结构

及形貌。图 3的结构 SEM正视和 45°俯视图表明

样品存在较为明显的问题：L型特征不明显，钝化严

重，且附近存在许多副产物。这些问题极大地降低

超表面的质量，无法达到 LNMS设计的优异性能，

阻碍 LiNbO3 集成化发展。为了提高样品质量，开

展对工艺优化策略的探索是至关重要的。 

2　结果与讨论 

2.1　工艺优化流程

为有效解决上述样品所呈现的诸如 L型特征

不明显、掩膜致密性差等一系列问题，对现有工艺

深入分析，提出了工艺优化策略。具体包括以下三

方面：其一，修正曝光图形，精准调控样品的 L形状。

其二，降低镀膜速率，提升掩膜的致密性与均匀性。

其三，调整刻蚀气体成分，确保样品副产物的消除。

图 4（a）是利用电子束光刻（EBL）进行曝光后，所观

察到的样品 SEM图。图 4（a）插图为原始输入曝光

的图形，几何尺寸分别为边长 w=230 nm和破缺部

分 p=110 nm组成的 L图形。由于邻近效应，图中

出现了曝光图形发生畸变，直角变圆角的现象。为

了减小畸变现象，通过改变曝光形状进行校正。此

方法在一定的曝光条件下，通过改变图形形状使曝

光后的图形达到理想结构。随着距离的增加，邻近

效应的影响呈现指数衰减的趋势，所以对图形形状

做较小的改变就可实现修正效果。为了校正邻近

效应，引入正方形对曝光图形边角处进行尺寸修正。

中心部分正方形的几何尺寸为 r=34 nm，其余部分

为 t=44 nm，图 4（b）插图为优化后输入曝光的图形。

经修改超构原子 L形状后，图 4（b）呈现的最终曝光

图形符合理论预期结果，这也验证了提出的修正曝

光图形这一工艺优化策略的合理性与正确性。
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remove mask etching lift-off
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图2　LNMS的纳米制造工艺流程图。（a）电子束曝光胶旋涂，

（b）电子束曝光，（c）电子束沉积，（d）溶脱工艺，（e）刻蚀

工艺，（f）去除掩膜

Fig. 2　Flow  chart  of  the  nano-manufacturing  process  for  LN-

MS.  (a)  Electron  Beam  Resist  Spin-coating  (EBR-SC),

(b)  electron  Beam Lithography  (EBL),  (c)  electron  Be-

am  Deposition  (EBD),  (d)  lift-off,  (e)  etching,  (f)  re-

move mask
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图3　工艺优化前 L型结构 SEM图。（a）样品俯视图，（b）样

品倾斜 45°俯视图

Fig. 3　SEM  images  of  the  L-shaped  structure  before  process

optimization. (a) Top view of the sample, (b) top view of

the sample at a 45° tilt

 

1 μm 1 μm

w

p
w

r

t

p

(a) (b)

图4　修正曝光图形前后的 SEM图对比。（a）未经修正曝光

的样品俯视图。插图：起初输入的 L形状及其尺寸，

（b） 经修正曝光的样品俯视图。插图：优化曝光图形后

的形状及尺寸

Fig. 4　Comparison  of  SEM  images  before  and  after  exposure

pattern  correction.  (a)  Top-view  of  the  sample  without

corrected  exposure,  Inset:  The  initially  input  L-shape

and its dimensions, (b) top-view of the sample with cor-

rected exposure, Inset: The shape and dimensions of the

optimized exposure pattern
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图 5展示的是利用 EBD在不同镀膜速率下，沉

积 Cr掩膜层的 SEM俯视图。在蒸发沉积过程中，

沉积速率会通过影响薄膜成核所达到的过饱和度，

进而影响成核取向。如图 5（a）所示，当镀膜速率较

快时，掩膜出现致密性与均匀性不佳的情况。鉴于

此结果，提出通过降低镀膜速率来优化镀膜工艺的

策略。如图 5（b）所示，降低镀膜速率后， L型样品

的掩膜致密性与均匀性有所提高，单个谐振单元边

界更平直，表面缺陷更少。这充分表明了降低镀膜

速率工艺优化策略在 LiNbO3 超表面制备过程中的

重要性与必要性。
  
(a) (b)

1 μm 1 μm

图5　降低镀膜速率前后的 SEM图对比。（a）镀膜速率较快

的样品俯视图，（b）降低镀膜速率后的样品俯视图

Fig. 5　Comparison  of  SEM  images  before  and  after  reducing

the coating rate. (a) Top view of the sample with a rela-

tively fast coating rate, (b) top view of the sample after

reducing the coating rate
 

此外，确保副产物的消除也是优化过程中不可

忽略的重要问题。图 6（a）为使用氯基气体与甲烷

组成的混合气体刻蚀后，观察的样品 SEM图。可

以明显地看到 NbCl、NbCl3 等副产物生成的现象，

这些副产物将会影响样品的质量与性能。为有效

抑制副产物的生成，引入氢气作为解决该问题的关

键变量。引入氢气后，通过以氯基气体为主要刻蚀

气体，氢气、甲烷为辅助气体的协同作用下进行刻

蚀，并观察样品的形貌变化。如图 6（b）所示，样品

表面的副产物明显减少，结构表面更加平整、干净，

侧壁更加平滑、陡直。该结果表明氢气的引入成功

抑制了副产物的生成，显著提升了样品质量，这证

明了该工艺优化策略的有效性和可行性，为后续纳

米制造工艺的进一步完善提供了重要的实践依据

和技术支撑。

通过上述三步工艺的优化后，最终制备的样品

形貌如图 7所示。可以直观观察到，L型 LiNbO3 柱

结构表面形貌显著改善、尺寸符合理论预期设计且

侧壁呈现陡直的理想状态。该工作证明了这一系

列工艺优化方案的科学性与有效性，在 LNMS制备

工艺中展现出极高的应用价值。这不仅为后续

LiNbO3 相关器件的研发和制造提供了可靠的工艺

基础，也为推动该领域的技术进步和产业发展提供

了有力支撑。

 
 

1 μm 1 μm

(a) (b)

图6　加入氢气前后的 SEM图对比。（a）未加入氢气的样品

倾斜 45°俯视图，（b）加入氢气后的样品倾斜 45°俯视图

Fig. 6　Comparison  of  SEM images  before  and  after  the  addi-

tion of hydrogen. (a) Oblique top view of the sample at

an angle of 45° without hydrogen added, (b) oblique top

view of the sample at an angle of 45° after hydrogen ad-

dition
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图7　样品工艺优化后 L型结构的 SEM图。（a）样品俯视图，

（b）样品倾斜 45°俯视图

Fig. 7　SEM images of the L-shaped structure of the sample af-

ter  process  optimization.  (a)  Top  view  of  the  sample,

(b) oblique top view of the sample at an angle of 45°
  

2.2　L-型样品表征

作者进一步对优化后的样品开展了光学性能

测试，图 8（a）为数值模拟的 L型超表面的透射谱，

从图可以看出共振峰位在 800 nm左右。图 8（b）是
实验测量样品的透射谱，共振峰位在 800 nm处。实

验与模拟的透射谱对比结果显示了实验与理论共

振峰位吻合较好。用自制的非线性光学测量系统

分别表征了 LNMS和 LNOI的 SHG强度。该系统

由中心波长为 800 nm、重复率为 1 kHz、脉冲宽度

为 120 fs的激光激发。在图 8（c）显示的倍频强度

随偏振角度的变化关系中，可以观察到在相同面积

下，LNMS的倍频强度约为 LNOI的 5倍，展示了经

过工艺优化后的 L型 LNMS在增强倍频过程中发

挥的关键作用。如图 8（d）展示了 LNMS的二次谐

波强度随泵浦功率的函数关系，SHG光子数随着平
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均泵浦功率的增加呈二次关系，表明此过程为二阶

非线性过程。综上所述，通过上述的样品光谱表征，

不仅证实了 L型样品具备良好的质量，还凸显了此

次工艺优化策略的高精确性。
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图8　L型 LNMS的非线性光学性质。（a）L型 LNMS的计算透射光谱，（b）LNMS的实验测量透射光谱，（c）LNMS（红点）和

LNOI（黑色方形）的倍频强度与偏振角度的依赖关系，（d）SH信号的对数功率依赖性，泵浦功率范围为 1 mW至 10 mW，拟

合斜率大约为 2。左侧插图：SHG光子数与增加的激发平均泵浦功率的平方关系

Fig. 8　The  nonlinear  optical  properties  of  the  L-shaped  LNMS.  (a)  The  calculated  transmission  spectrum  of  the  L-shaped  LNMS,

(b) the experimentally measured transmission spectrum of the LNMS, (c) the dependence of the second-harmonic intensity on

the polarization angle for the LNMS (red dots) and LNOI (black squares), (d) log–plot power dependence of the SH signal with

a pump power ranging from 1 mW to 10 mW, and the fitting slope is approximately 2. The number of SHG photons indicate a

squared relationship with the increasing excited average pump power (as shown in the left inset)
 
 

3　结论

本文基于 ICP-RIE技术，提出了加工制备 LNMS

的工艺优化方案，主要包括修正曝光图形、降低镀

膜速率以及调整刻蚀气体成分的综合性优化策略。

通过一系列的操作与处理后，L型 LiNbO3 柱结构的

表面形貌得到了大幅度的改善，侧壁呈现出陡直的

理想状态，这对提升 LNMS的性能具有重要意义。

随后表征了 LNMS和 LNOI的 SHG性能，结果发现，

与 LNOI相比，LNMS的倍频强度提高了大约 5倍。

本研究实现了微纳尺度超构原子的精准制备，为提

高 LNMS的品质与性能提供了有力的技术支持。

同时，也为微纳尺度高性能、高密度电光器件制造

与集成光子学发展等奠定了夯实的基础，具有重要

的指导和实践价值。
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